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Abstract not available for DEI 9548422 
Abstract of corresponding document: W09723916 
The invention relates to continuously produced 
material composites, with a uniform degree of 
production quality, containing (a) at least one 
layer which contains ion-conducting and/or 
electron-conducting material and (b) at least one 
layer which contains one or a plurality of other 
functional materials which come into close 
contact with an electron-conducting and/or ion- 
conducting layer. The relative extent of 
fluctuation of at least one composite property 
DELTA x/x, selected from the following group: 
thickness of the material composite, direct 
current conductibility, alternating current capacity 
and surface roughness, is < 25 %. In particular, 
the material composites have, optionally after 
conversion into a membrane-electrode assembly, 
in a fuel cell at maximum power a level of 
fluctuation in the electrical power DELTA PO 
which is low in comparison with the electrical 
power PO. DELTA PO/PO preferably being < 25 
%, The application also relates to a process for 
continuous production of material composites 
with a uniform level of production quality, in which 
at least one flat formation which contains ion- 
conducting or electron-conducting material is 
continuously conveyed and bonded in electrical 
contact to at least one other formation or material 
which contains another functional material. 




Data supplied from the esp@cenef database - Worldwide 



http://v3.espacenet.com/textdoc?DB=EPODOC&IDX=DE19548422&F=0 



2005/07/21 



(g) BUNDESREPUBLIK @ Offenlegungsschrift 
DEUTSCHLAND ^ QE 195 48 422 A 1 



® 




DEUTSCHES 
PATENTAMT 



@ Aktenzeichen: 
@ Anmeldetag: 
@ Offenlegungstag: 



19548422.3 
22.12.95 
11. 9.97 



Int. CI.8: 

H 01 M 4/88 

H 01 M 4/94 
B 32 B 27/28 
B32B 15/08 
B 29 C 41/08 
//B29L 31:14 



< 
CM 



lU 



@ Annnelder: 




@ Erfinder: 


HoechstAG,651 


)29 Frankfurt, DE 


BonseL Harald, Dr., 65529 Waldems, DE; ClauB, 


Joachim, Dr., 65929 Frankfurt, DE; Deckers, Gregor, 






Dr, 65929 Frankfurt, DE; Frank, Georg, Dr., 72074 






Tubingen^ DE; Schneller, Arnold, Dr., 64409 Messel, 






DE; Witteler, Helmut, Dr., 65929 Frankfurt, DE 






@ Entgegenhaltungen: 






DE 4241 150 CI 






DE 2961965 C2 






DE-OS 16 71485 



CM 

to 

LLI 

Q 



Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

@ Materialverbunde und ihre kontinuierllche Herstellung 

@ Kontlnuierllch hergesteilte Materialverbunde mit gleich- 
mafilger Fertigungsqualttat enthaJtend 

a. mindestens eine Schicht, 

die ionenleltandes und/oder elektronenleitendes Material 
enthalt 

b. mindestens eine. Schicht. 

die eines Oder mehrere weltere Funktionsmaterialien enthalt* 
welche sich fn innigem Kontakt zu einer elektronenleitenden 
und/oder ionenlertenden Schicht beftnden. 
wobei die relative Schwankungsbreite mindestens einer 
Verbundeigenschaft ausgewahit aus der Gruppe: 

Dicke des Matsriah/erbundes. GleichstromleitfahiQkeit, 
Wechselstromkapazitat und Oberflachenrauhigkeit, < 25% 
ist. 

" insbesondere vk^isen die Materialverbunde, gegebenenfalls 
r nach Oberfuhrung in eine Membran-Elektroden-Elnheh, in 
einer Brennstof^lle am teistungsmaximum eine Schwan- 
kungsbreite der elektrischen Leistung APq auf. die kJein ist 
gegenuber der elektrischen Leistung Pg und bevorzugt 
APq/Pq < 25% ist. 

Weiterhin betrifft die Anmeldung ein Verfahren zur kontinu* 
ierlichen Hersteliung von Materialverbunden mit gieichbiei- 
bender Fertigungsqualitat, wobei mindestens ein flachiges 
Gebilde, das ionenleitendes oder elektronenleitendes Mate- 
rial enthalt. kontinuieriich gefuhrt und mit mindestens einem 
weiteren Gebilde oder Material kontaktleit und verbunden 
wird. das ein weiteres Funkb'onsmaterial enthalt 
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Beschreibung 

Gegenstand dieser Erfindung siad kontinuierlicfa her- 
gestellte Materialverbunde und Verf ahren zu flirer Her- 
steUung. Die erfindungsgemaBen Materialverbunde be- 
stehen aus mehreren Funktionsmateriaiioi und werden, 
gegebenenfaUs nach geeigneter WdtervCTarbeitung, in 
elektrocfaemischen Zellen« beispielswdse Brennstoffzel- 
len und Elektrolyseuren, eingesetzt 

Brennstoffzellen sind elektrocfaemische Apparate, in 
denen chemische Energie direkt in elektrische Energie 
umgewandelt wird. Bine besonders gunsdge Ausfuh- 
rungsform sind PEM-Brennstoffzellen (Polymer Elec- 
trolyte MembraneX deren iCemstOcke Membran>Elek-' 
troden-Einheiten sind 

Membran-Elektroden-Einheiten enthalten mehrere 
FunlctionsmateriaGen und sind Materialverbunde im 
Sinne dieser Anmeklung. Unter Funktionsmaterialien 
werden allgemein elektronenleitende oder ionenleiten- 
de Oder katalytisdi akdve Materiaiien verstanden. Wd- 
tere Funktionsmaterialien sind beispielsweise Hydro- 
phobienmgsmittely Gastransportmedien, Katalysator- 
trager, Stutzstnikturen, Klebematerialien, Dichtungs- 
materialien oder ahnliche Materiaiien. 

Einc Membran-Elektroden-Einheit (MEA) zeigt fol- 
genden Aufbau (Abb. 1): Eine lonenleiterschicht (HI) ist 
beidseitig in Kontakt mit Katalysatorschichten (11 und 
TV), die ihrersetts in Kontakt stehen mit Elektronenlei- 
terschichten (I und V). Die Schichten kdimen mehrere 
Materiaiien enthalten, einen strukturierten Aufbau ha- 
ben tmd sich gegebenenfalls wecfaselseitig teilweise 
durchdringen. Eine MEA kann zusatzlich zu den oben- 
genaanten Schlditen noch weltere Sdiichten enthalten. 

Materialverbunde smd allgemdn voUstandige und 
funktionsfihige Membran-Elektroden-Etnheiten oder 
Vorprodukte fOr Membran-Elektroden-Einheiteiv die 
mindestens aus zwei der genamnten Funktionsmateria- 
lien bestehen. 

PEM-Brennstoffzellen zeichnen sich imter anderem 
durch niedrige Betriebstemperaturen, hohe Zuverlas- 
agkeit und weitjg^ehende Wartungsfreiheit aus. Dies sind 
^nige der Vorzflge^ warum solche Brennstoffzellen be- 
reits als Energleversorgungssysteme in der Raumfahrt 
eingesetzt wurden. ObwoM PEM-BrennstoffzeDen seit 
langerem bekannt sind und ihre Leistungsfahigkeit er- 
wiesen ist werden sie bislang katmi kommerziell einge- 
setzt. Einer breiten kommerziellen Verwendung von 
PEM-BrennstoffzeUen stehen u. a. die hohen Herstel- 
lungskosten und die scfawankende Fertigungsqualitat 
von Kf aterialverbunden entgegen. 

Die Kosten von Materialveri[>unden werden a a., 
durch die verwendeten Materiaiien aber auch durch die 
kostenintensiven HersteOungsverfahren venirsadit, die 
eine Vielzahl meist manueOer und schwer automatider- 
barer Arbeitsgange enthalten, die einer rationellen und 
kosteogunstigen industriellen Fertigung enlgegenste- 
hen. 

Unter gleichbleibender Fertigungsqualitat versteht 
man allgemein, daB wichtige physikalische und chemi- 
sche Eigensdiaften von verscU edenen Materialveriiun- 
den, die aus einer Fertigung stammen, gleich sind oder 
nur sehr geringen Schwankungen unterworfen sind 
Gleichbleibende Fertigimgsqualitat kann auch bedeu- 
ten, daB wichtige physikalische tmd chemische Eigen- 
sdiaften an verschiedenen aquivalenten Stellen eines 
Materialveriiundes gleidi sind oder nur sehr geringen 
Schwankungen unterworfen sind. Die relative Schwan- 
kungsbreite von Bgenschaften (von Materiahrerfound 
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zu Materialverbund bzw. inneriialb eines Materialver- 
bundes) ist daher ein gutes MaB fur die Fertigungsquali- 
tat von Materialveri>unden. 

Die Fertigungsqualitat von Materialverfounden hangt 
^ maBgeblich von den verwendeten Herstellungsverfah- 
ren ab. Die mit den bekannten diskontinuierlichen Ver- 
fiahren hergestellten Materialverbunde weisen oft hohe 
Schwankungen in ihren physikalisdien und chemischen 
Eigensdiaften an verschiedenen aquivalenten Stellen im 

10 Materialverbtmd auf. Ebenso unterscheiden sich ver- 
sdiiedene aus ^er Fertigung stammende diskontinu- 
. leriidi hergestellte Materialverbunde in ihren Eigen- 
schaften. Die mit den erfindungsgemSfien kontinuierli- 
dien Verfahren hergesteOten Materialverbunde weisen 
emegleidunifiigeFoligungsqualitat mit oft sehr gerin- 
gen Sd&wankongen in ihren physikalischen und dieml- 
sdien Bgensdiaften im Materialverbund auL 

Die relative Schwankungsbreite Ax/x solcher Ver- 
bundeigenschaften, z. B. Dicke des Materialverbundes, 

^ delchstromleitfahigkdt, Wechselstromkapazitat, Gas- 
penneabilitat und Oberflachenrauhigkeit, ist oft durch 
einfache Messtmgen direkt uberpriifbar. Die Schwan- 
kungsbreite Ax fur einen Materialveri>tmd ist bd einem 
geeigneten kontinuierlichen Hersteiiungsverfahren 

25 klein gegenQber x, vorzugsweise gilt Ax/x < 25%, be- 
vQrzugt Ax/x < 10%, insbesondere Ax/x < 5%. Die 
bekannten Membran-Elektrodeneinheiten, die uber dis- 
kontinuierliche Verfahren hergestellt wurden, weisen 
eine hohe Schwankungsbreite Ax/x > 25% bei minde- 

30 stens einer der obengenannten relevanten Eigensdiaf- 
ten aul 

In HinbOck auf den angestrebten Einsatz von Materi- 
alverbunden in elektrochemischen Zellen, wie Brenn- 
stoffzellen Oder Elektrolyseuren, hat es ach als vorteil- 

^ haft erwieseo, direkt die Leistung^^Slugkeit in einer sol- 
chen Anwendung zur Charakteridenmg heranzuziehen; 
hier werden eine Vielzahl von Parametera gemeinsam 
erfaBt In einigen Fallen hat es sich jedoch auch als 
sinnvoll erwiesen, die Schwankungsbreite einzelner Pa- 

^ rameter in einem geeigneten MeBaufbau separat zu er- 
fassen. 

Fur Materialverbunde, die eine voDstandige Mem- 
bran-Elektroden-Einhdt darstellen* kann zum Beispiel 
das Leistnngsverhalten in einer Brennstoffzelle zur Cha- 

45 rakterisienmg faerangezogen werden. Man erhSIt in Ab- 
hangigkeit von Betriebsparametem (z. B.TemperaturT, 
Gasdrucke p) eine Strom-Spannungs-Kennlinie, aus der 
die Leistung P als Funktion der Stromdichte I enmom- 
men werden kann. An der Stelle des Ldstungsmaxi- 

50 mums P(lT,p)/(I) « 0 Uefert ein soldier Materialver- 
. bund die elektrische Leistung Po. Die Schwankungsbrei- 
te APo fur einen Materialverbund ist bei einem geeigne- 
ten kontiniuerlidien Hersteiiungsverfahren kleln gegen- 
uber Pq, voizngswdse gilt APo/Po < 25%, bevorzugt 

55 APo/Po < 10%, insbesondere APo/Po < 5%. Die be- 
' kannten Membran-Elektrodeneinhdteq, die uber dis- 
kontinuieriiche Verfahren hergesteOt wimlen, wdsen 
ublicherweise eine Schwankungsbrdte APo/Po > 25% 
auL 

60 Fur Materialverbunde, die Vorprodukte einer Mem- 
bran-Elektroden-Einheit darstellen, kann zum Beispiel 
in analoger Weise das Leistungsverhalten in einer Zelle 
zur Charakterisierung herangezogen werden, nadidem 
man sie in nadigeschalteten Sdbritten in Membran- 
es ElektToden-Snheiten uberfuhrt hat Diskontinuieriich 
hergestellte Materialveri>unde,(tie (gegebenenfalls nach 
der Oberfuhrung in eine Membran-Elektroden-Einheit 
und Verwendung in dner Brennstof&elle) eine Schwan- 
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kungsbreite der elektrischen Leistung P© am Leistungs- 
maximum APq/Po < 25% aufweisen, sind bisher nicht 
bekannl. 

Fur Materialverbunde kann zum Beispiel die komple- 
xe Iiiii>edanzspelctn>skopie zur Chandcterisierung der 
Gleichfdnnigkeit herangezogen werden. Obwohl in vie- 
len Fallen eine voUstandige Interpretation der erfaalte- 
nen Sp^ktren schwierig oder unmdglich ist, gestattet es 
diese Methode dennodi zuverlassig die Gleichformig- 
keit von Matenalverbunden nacfazuweisen: die mit Hilfe 
der Impedanzspektroskopie erfaaltenen Spektren wer- 
den quasi als Fingerabdruck eines jeweiligen Material- 
verbundes genommen und miteinander verglichen. Die- 
se Methode bietet den VorteH, daB auch Materialver- 
bunde, die keine Membran-Elektroden-Einheiten dnd, 
direkt tmtersucht werden kdnnen. Zudem bietet diese 
Methode den Vorteil daB die Gleidifdnnigkett auch 
innerhalb eines Materialverbundes nadigewiesen wer- 
den kann, z. B. indem ein Verbund in kleine Probestucke 
zeriegt und anschlieBend vennessen wird. Bei einer 
gleichmaBigen Fertigungsqualitat sind die Abweidiun- 
gen zwischen unterschiedlidien Proben gering. Bei dis- 
kontinulerlich hergestcHten Matenalverbunden wdsen 
die Impedanzspektren verschiedener Verbunde mehr 
Oder minder gzofie Abweichungen voneinander auf. 

Fur Materialverbunde konnen weitere Methoden zur 
Charakterisierung der detehformigkeit herangezogen 
werden. Die Messungen von Dicken, Gasdurchl3s$ig- 
keiten, Gleidistrom- oder Wechselstromwiderstanden 
und Oberflacheneigenschaften sind dem Facfamann ge* 
laufig. Erne geringe Sdiwankungsbrette der Eigenscfaaf- 
ten spiegelt eine gleichmaBige FertiguogsqualitSt der 
. Materialverbunde wider. 

Obwohl kontinuieriidie Fertigungsverfahren fiir viele 
kommerzielle Produkte als Stand der Technik bekannt 
sind^d obwohl viele Membran-Elektroden-Einheiten 
und ihre HersteMungsverfahreh ver5ffentlicht sind, war 
es bis jetzt nicht mdglicK Membran-Elektroden-Einhei- 
ten oder ihre Vorprodukte niit einer gleichbleibenden 
Fertigui^^qualitlLt kontinuierlich herzustellen. 

Es besteht daher die Aufgabe, kostengOnstige Materi- 
alverbunde mit gleidibleibender Fertigungsqualitat und 
geeignete Verfabren zu ifarer HersteUung bereitzustel- 
len. 

Die voriiegende Erfindung I6st diese Aufgaben und 
betrilft kontinuierfich hergestellte Materialverbunde 
mit glrichbleibender Fertigungsqualitat enthaltend 

a. mindestens eine Schicht, die ionenleitendes und/ 
Oder elektronenleiten des Material enthalt und 

b. mindestens eine Schicht, die eines oder mehrere 
weitere. Funktionsmateriaiien enthalt, welche sich 
in innigem Kontakt zu einer elektrohenleitenden 
und/oder einer ionenleitenden Schidbt befinden, 

wobei die relative Sdiwankungsbrdte mindestens emer 
Verbundeigenschaft Ax/x, ausgewahlt aus der Gruppe: 
picke des Materialverbundes^ Gleichstromleitfahigkeit, 
Wechselstromkapazitat und Oberflachenrauhigkdt < 
25%, bevorzugt < 109b. insbesondere < 5% isL 

Femer zeigen die erfindungsgemaBen kontinuierlich 
hergestellten Materialverbtmde, gegebenenfalls nach 
Oberfuhrung in eine Membran-EIektroden-Einheit, in 
einer BrennstoffeeOe cine Schwankungsbreite der elek- 
trischen Leistung Po am Leistimgsmaximum von APq/Pq 
<25%. 

Gegenstand dieser Anmeldung sind unterschiedOcfae 
Materialverbunde, z.R Membran-Elektroden-Einhei- 
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ten (aX Membran-EIektroden-Halbzeuge (bX beidseitig 
Katalysator-beschichtetc lonenleiter (cX einseitig Kata- 
lysator-beschichtete lonenleiter (d) und Katalysator-be- 
schichtete £lektronenleiter(e)(Abb. 2). 

Weiterhin betriA die voriiegende Anmeldung Ver- 
fahren zur kontinuierlichen* Hersteliung von Material- 
verbunden mit gleidibleibender Fertigungsqualitat, wo- 
bei mindestens ein flachiges Gebilde, das sogenaimte 
Substrat, das ein Funktlonsmaterial enthalt, kontinuier- 
tich gefuhrt und mit mindestens einem weiteren Gebflde 
Oder Material, das ein weiteres Funktlonsmaterial ent- 
halt dem sogenannten Bela^ kontaktiert und verbun- 
denwiixL 

Ein kontinuierllches Verfahren im Sinne dieser An- 
meldung ist weiterhin ein Verfahren, bei dem gegebe- 
nenfalls der Zeitraum zwischm der Entnabme zweier 
endfidier Produkte deutiich kldner ist als der Zeitraum, 
der zur Hersteliung jedes einzelnen endlicfara Produk- 
tes benotigt wirdL Auch Verfahren, die diskontinuierli- 
che Schritte enthalten, sind kontinuierifdie Verfahren, 
sof em mindestens ein Teilschritt kondnuierlidi erfolgt 

Mitteis Transport- und Zufuhreinriditungen wird bei- 
spielsweise ein flachiges, Funktlonsmaterial enthalten- 
des Gebilde (Substrat) kontintiierlich gefOhrt und mit 
mindestens einem weiteren, Funktionsmateriai enthal- 
tendem Material (Belag) kontaktiert und verbunden. 

Der Belag kann als flachiges Gebilde kontinuierlich 
zugefQhrt werden, das mit dem flachigen Substrat lami- 
niert, geklebt oder sonstwie gedgnet verbunden wird. 
Der Belag kann u. a. ab Ldsung, Dispersioo. Paste oder 
Feststofi^ulver zugefiifart werden und a a. durdi Lami- 
nler-, NaBbeschichtungs- oder Druckverfahren mit dem 
Substrat geeignet veri>unden werden. Voraussetzung 
fur eine kontinuierliche Fertigung von Materialverbun-. 
den ist, daB mindestens eine Komponente als fl§chiges 
Gebilde gefuhrt wird, zum Beispiel mitteis einer geeig- 
neten Anordnung von Rollen, Waken oder sonstiger 
Transportvorrichtungen. 

Insbesondere betiifft die voriiegende Anmeldung fol- 
gende Materialverbunde: Kontinuierlich hergestellte 
Materialverbunde enthaltend 

a. mindestens eine mittig angeordnete gasdichte 
Schicht, die ionenleitendes Material enthalt, und 
mindestens zwei gasdurchlassige Schichten, die 
elektronenldtende Materialien enthalten, tmd 

b. mindestens zwei Sdiichten, die als wdtere Funk- 
tionsmateriaiien katalytisdi aktive Materialien ent- 
halten, weldie sich in mnigem Kontakt sowohi zu 
einer elektronenleitenden Schicht als 
auch zu ^er ionenleitenden Schicht befinden 
(AU. 1); 
sowie 

kontinuieriich hergestellte Materialverbunde ent- 
haltend 

a. eine gasdichte Schicht die ionenleitendes Materi* 
al enti^t, und eine gasdurchlassige Schicht, die 
elektronenldtendes Material enthalt, und 

b. eine Schicht, die als weiteres Funktionsmateriai 
katalytiscfa aktives Material enthalt, 
welches sich 'm innigem Kontakt zu einer elektro- 
nenldtenden und/oder ionenleitenden Schicht be- 
findet(Abl>.na); 
sowie 

kontinuierlich hergestellte Materialverbunde ent- 
haltend 

a. eine mittig angeordnete gasdichte Schicht, die 
ionenleitendes Material enthilc, und 
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b.zwei Schichten, die katalytisch aktive Materialien 
enthalten, welche sich in innigem. Kontakt mit io- 
nenleitendem Material belinden (Abb. 10a);sowie 
kontinuierlich hergesteDte Materialverbiinde nadi 
enthaltead 5 

a. etne gasdichte Schicht, die ionenlettendes Materi- 
al entfaaltund 

b, eine Schicht, die katalytisch aktives Material ent- 
halt(Abb.9a);imd 

kontinuierlich hergestellte Materialverbonde ent- 
haltend 

a. eine gasdurchlassige Sdiicht, die elektronenlei- 
tendes Material eathalt, und 

b. eine Schicht, die katalytisch aktives Material ent- 
halt (Abb. 8aX is 

Fur die genannten Materialveri>ande sind jeweils ver- 
schiedene kontinuierlicfae Feitigungsveifahren mogUdL 
Bevorzugt smd hierbei Verfahren, bei denen lonenleiter 
Oder Elektronenleiter als fladiige atisgedehnte Gebnde 20 
kontinuierlich gefdrdert werden. Als solche flSchige 
ausgedehnte Substrate kommen zum Beispiel unver- 
stSrkte oder verst3rkte dichte Filme in Frage, die ionen- 
leitendes Materialien enthalten. Ebenfalls als flachige 
ausgedehnte Substrate kommen u.a. Gewebe, Vtiese 2S 
tmd Papiere in Frage» die elektronenleitende Materia- 
lien enthalten. Ebenfalls als flachige ausgedehnte Sub- 
strata sind flachige endliche Stucke, die elektronenlei- 
tende Materialien enthalten, gedgnet, sofem sie auf ei- 
nem flachigen ausgedehnten Trager kontinuieriich ge- 30 
fordert werden kdnnen. Abb. 3 zeigt schematisch Bei- 
spiele von flachigen ausgedehnten Gebnden, die bevor- 
zugt fur eine kontinuierliche Fdrderung geeignet sind. 

Flachige Gebilde» die tnsbesondere iQr das erfin- 
dungsgemafie kontinuieriiche Verfahren geeignet sind, 35 
sind beispielsweise Elektronenleiter I oder V, z. B. a) als 
ungetragertes, flachiges ausgedehntes Gebilde (b oder 
Vo) Oder b) als getr§gerte< endliches Gebilde (It oder 
Vt) auf flachigem ausgedehntem TrSger T oder lonen* 
leiter EX zimi Beispiel c) als unverstarktes; flachiges 40 
ausgedehntes Gebilde QBo) oder d) als verstflrktes fla- 
chiges ausgedehntes GebOde (OQs mit mittig einge- 
brachterStutzstruktur S(AbbL 3% 

Es k5nnen aucfa Materialveribtmde als Substrat oder 
Belag eingesetzt werden» sofera sie als flachige Gebilde 45 
vorliegen. Solche Materiaiverbunde konnen getrennt 
(kontinuierlich oder diskontinuierlich) hergestellt wor- 
den sein oder auch in einem Arbeitsgang kontinuierlich 
erzeogt werden. 

ErfindungsgemaB verwendbare Funktionsmaterialien ^ 
sind Z.B. ionenleitende Materialien, elektronenleitende 
Materialien und katalytisch akdve Materialien. Eben- 
falls konnen Hydrophobierungsmittel, Katalysatortra- 
ger, StuOistnikturen, flachige Trager, Klebematerialien 
Oder Dichtungsroaterialien sowie weitere ahnliche ss 
Funktionsmaterialien in den Materiahrerbunden enthal- 
ten sein. 

Als elektronenleitende Materialien werden fOr die be- 
anspnichten Materiaiverbunde KohlenstofF in leit^- 
ger Modiflkation, bevorzugt als Graphit, RuB, Akdv- «> 
kohle, VulkanruB, karbonisierte oder graphitierte Pul- 
ver» Granulat, Papiere, Fasem, Vliese, Filze, Gewebe 
und Verbundstrukturen oder Metalle, bevorzugt Edel- 
stahl. Nickel und Titan, bevorzugt als Pulver, Granulat, 
Papiere, Fasem, Vliese, Gewebe, Sinterplatten oder « 
Kombinadonen derselben eingesetzt. 

G^ebenenfalls werden die elektronenleitenden Ma- 
terialien oder die Materiaiverbunde^ die elektronenlei- 



tende Materialien enthalten, einer Konditionierung un- . 
terworfea Eine soldie iCondidonlenuig kann dazu die- 
nen, den Kontakt zwischen elektronedeitenden Parti- 
keln oder Strukturen zu veri>essem und dadurch den 
elektrischen Widerstand zu senken, die Durchlassigkeit 
fur Gase oder Wasser zu erfadhen oder die Anbindung 
an katalytisch aktive MateriaGen oder ionenleitende 
Materialien zu optimieren. Ein solcher Konditionie- 
rungssdiritt kann u.a. Presseo, Tempem, Wassem, 
Quellen und Trocknen umfassen. 

Elektranenleitende Materialien werden oft als porose 
Flachengebilde oder dunne Sdiichten fOr gasdurchlassi- 
ge Gebilde in Materialverbunden eingesetzt Bevorzugt 
verwendet werden ziun Beispiel Flachengebilde die ei- 
ne elektriscfae Leitf^gkeit > 0,01 \xm aufweisen und 
eine Porositat von 10% bis 90% besitzen, die einen 
ausreichenden diflusiven Gastransport in elektrochemi- 
schen Anwendungen zulafit 

Elektronoildtende Materialien werden oft auch als 
Puhrer oder Granulate eingesetzt, sofem sie im Meteri- 
alverbund elektrische Leitfahigkeit und gute Gasdiffii- 
sionseigenschaften aufweisen. Qektronen leitende Ma- 
terialien kdnnen u. a. als fluide Zubereitungen (z. B. als 
Dispersionen) eingesetzt warden. Elektronenleitende 
Materialien kdnnen mit einer leitfahigen Schutzschicht 
(z. B. aus Gold) Qberzogen sein. 

Katalytisch akdve Materialien sind z. B. Stofle, die 
(direkt oder nach chemischer Umwandlung) die Fahig- 
keit zur Katafyse elektrochemischer Reaktionen auf- 
weisen. Auch ein Material, das selbst nodi nicht kataly- 
tisch wirkt, aber nach chemisdier Umsetzung (z. B* Re- 
dukdon) als Katalysator fungiert, ist ein katalytisch akd- 
ves Material Bevorzugte katalytisch akdve Materialien 
sind solche, die nach einer geeigneten Kondidonierung 
dieReakdonenH2 2H'^ + 2e~ und/oder2e~" + ?4 Oi 
O^- und/oder H2 + % O2 H2O und/oder CHaOH + 
H2O 3H2 + OQ2 katalysieren. Soldie katalytisdi akti- 
ven Materiafien enthalten oft Elemente der 1^ 2. und 8. 
Nebengruppe des Periodensystems sowIe Elemente an- 
derer C^vppen, msbesondere Pt» Ir, Cu» A& Au, ^ Ni, 
Zn, RiwSn.R^li W.und Ma 

Katalytisch aktive Materialien fur Materiaiverbunde 
konnen getragerte und ungetragerte Katalysatoren, 
kolloidale Systeme sowie Katalysatorvorprodukte ent- 
halten. Katalytisch aktive Materialien kdnnen Metalle, 
Chdde, Legienmgen oder Misdioxide sowie Ssluren, Sal- 
ze Oder Komplexe enthalten. 

Es kann notwendig sein, katalytisch aktive Materia- 
lien sowie Materialverbimd^ die katalytisdi aktive Ma- 
terialien enthalten, einer Konditionierung zu unterwer- 
fen. Eine soldie Kondidonierung kann z. B. dazu dienen, 
Oxidadonsstufen zu andern, den Katalysator zu ^len. 
Dm in seine aktive Form zu uberfubren, von Oberfla- 
cfaenbelagen und potentiellen Giften zu befireien, die 
Zugangticfakeit oder Aktivitat des Katalysators zu std- 
gem Oder die Anbindung an elektronoildtende oder 
ionenldtende Materialien zu optimieren. Ein soldier 
Kooditionierungssduitt kann u.a. Reduktion» Osdda- 
tion, chemisdie oder dektrodiemische Abscheidung, 
Tempem, Wassem oder Trocknen umfassen. 

Materialverijimde, die katalytisch aktives Material, 
das auf Elementen der aditen Nebengruppe basiert, 
enthalten, weisen oft eine Konzentration des Katalysa- 
tors auf, die Qfil bis 4fi mg Dement der & Nebengruppe 
pro cm^ Beschichtungsflache entspricht Hieri>ei ist die 
Obergrenze der Bdegung mit katalytisch aktivem Ma- 
terial durdi den Materialfveis gegeben, die Untergren- 
ze wird durch die katabftiscfae Aktivitat f estgelegt Auf- 
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grund des oft hoben Preises von Kataiysatorea ist eine 
drtiidi gezielte Eiabringung des kataJytisch akdven Ma- 
terials in einem Materialverbund vorteQhaft, bei der ei* 
ne enge Anbindung von emem hohen Prozentsatz des ^ 
Icatalydsch aktiven Materials an elektronenleitendes 
iind iooenleitendes Material gewahrleistet ist Daher 
enthahen Ziiberehtiogen, die katalytisch aktives Materi- 
al enthalten, oh aiicfa ioneoleitendes und/oder elektro- 
nenleltoides Material 

Katalytisch aktive Materiafien konnen a a. als Ruide 
21ubereitungen (z.B. Dispersionen, Losungen) einge- 
setzt werden. 

lonedeitende Materialien sind Stoffe, die allein oder 
in Annrcsenheit von Wasser, einem waBrigen Elektroly- 
ten, einer Saure oder einer Lauge, die Fahigkeit zum 
Transport von lonen aufwetsea Auch ein Material das 
allein keinen oder nia* geringen lonentransport zulaBt» 
aber nach Quellen in Wasser oder dnem anderen geeig- 
neten Stoff, z. B. H3P04 oder H2SO4, zu lonentransport 
befahigt ist, ist somit ein tonenleitendes Material Das 
gleiche gilt fur ein Material, das in einer Salzform vor- 
liegt und erst nach der OberfCihrung in eine Saureform 
relevante LeitHihigkeiten fur spezifische lonen zeigt 

lonenleitende Materialien, die unter anderem fur den ^ 
Aufbau der gasdichten, ionenleitenden Schicht geeignet 
sind. enthalten zum Beispiel Polymere, die ionisch dis- 
ozSeibare Gnippen aufweisen. lonenleitende Materia- 
lien enthalten bevorzugt Polymere, die disoznerbare 
saure Gnippen aufweisen, entwederkovalentgebunde- ^ 
ne funktionelle Gruppen wie ^SOsM, — PO3MM', 
— CXX>M u. au (fAM' H, NIU MetaUe, insbesondere 
Atifafi , und EidaOcafimetsdle) oder S&uren als Quel- 
lungsmittel wie H)P04 Oder H2SO4. 

Bevorzugt enthalten ionenleitende Materialien 
Polyarylen^ mit funktionellen Gnippen wie — SO3H 
(stehe Formel (I)). Besonders bevorzugte Polyarylene 
weisen als Hauptkette ein Polyetherketon, ein Polyet- 
hersulfon oder ein Pc^yarylensulfid auf. Ebenf alls bevor- 
zugt werden perfluoriertc Polymere mit sulfonsaure- ^ 
gnippenhaltigen Seitenketten eingesetzt Ebenfalls be- 
vorzugt sind Polybenzimidazole (PBI), die disoziierbare 
saure Gruppen enthalten (z.B. PBI gequoUen mit 
H3PO4). lonenleitende Materialien enthalten ebenfalls 
bevorzugt Polymermischungen, die mindestens eines ^ 
der oben genannten Polymere enthalten. 
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X -= (in beUebiger Reihenfolge) O, CO, SO2, SO, S. 
C(CH3)2,0(CO), NH(CX>) 

Y - On beliebiger Reihenfolge) H, SO3M. PO3MM', 
COOM 

MJ4' H. NH4, MetaDe. 

Es kann notwendig sein, ionenleitende Materialien so- 
viie Fllme oder Materialveri>unde, die ionenleitende 
Materialien enthalten^ dner iConditionierung zu unter- 
werfen. Bne solche IConditionierung kann dazu dienen. 
gezielt bevorxugte Wasser-, Elektrolyt-, lonen*, Lose- 
mittel- Oder QueDungsmittelgehalte einzusteOen oder 
die Anbindung an katalytisch aktive Materialien oder 
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elektronenleitende Materialien zu optimieren. 

Einen solchen Kondrdonierungsschritt kann der Ein- 
trag Oder die Entfemung von Hiifsstoffen (zum Beispiel 
Wasser, Ldsemittel, Quellungsmittel) darstellen, bei- 
spielsweise (A) durch Wasserdampfbehandlung, durch 
Aufspriihen geeigneter Fluide, durch Rakeln oder 
Schlitzdusenauftrag geeigneter Fluide oder durch Tau- 
dien in ein geeignetes Konditionierungsbad oder (B) 
durch Trocknen oder durch extraktiven Austausch (zum 
Beispiel gekoppelt mit Phasounversion). Der Konditio- 
nieningsschritt kann ebenfalls eine tfaennische Behand- 
lung, z. K Heizen in Konvektionskammem, Bestrahlung 
mit IR- oder MW-Strahlung oder Tauchen in ein Bad, 
umfassen. 

Eine Konditionierung kann ebenfalls dazu cHenen, io- 
nenleitende Materialien von einer Salzform in die Sau- 
reform zu iiberfuliren oder umgekehrt von der Saure in 
eine Salzfonn. Ein solcher Konditionierungsschritt bein- 
haltet bevorzugterweise das Tauchen in saure-. laugen- 
oder salzhaltige L&sungen. Die in diesem und im voiiier- 
gehenden Absalz besdiriebenen Konditionierungs- 
schritte k5nnen einzeln oder in Kombination miteinan- 
dererfolgen. 

lonenldtende Materialien konnen a a. als fluide Zu- 
bereitungen (Fasten, Ldsungen oder Dispersionen oder 
Aerosole basierend auf Ldsungen oder Dispersionen) 
eingesetzt werden. Geeignete Hilfsmittel kdnnen hier- 
bei Wasser und aprotisch dipolare Losemittel (z.B. 
N-Methyipyrrolidon (NMPX Dimethylformamid 
(DMF% Dimethylacetamid (DMAc), Dimethylsulfo»d 
(DMSO)) Oder Sluren (2. B. Schwefeisaure) sdn. 

Als Hydrophobieningsmaterialien werden zum Bei- 
spiel fluorhaltig e Polymere (z. B. Polytetrafluorethylen 
(PTFE)i CIFE) Oder Silikone eingesetzt Hydrophobi- 
^enmgsmatenalien kdnnen als Fluide (z. K Di^ersio- 
nen) eingesetzt werden. 

Katalytisch aktive Materiafien kdnnen u. a. Katalysa- 
tortrager enthahen. lCata^ft>nrager wdsen oft neben 
einer hohen spezifischen Oberf^che eine hohe Porosi- 
tat mit definierter PorengroOenverteilung auL Um dne 
gute Anbindung des katalytisch aktiven Materals an 
ionenleitendes Material und elektronenleitendes Mate- 
rial zu gewahrleisten, werden als Katalysatorti^er be- 
vorzugt porose CaHionpartikel (z. B. Aktivkohle oder 
VulcanruB, z.B. •XC-72 und .•XC-72R der Firma 
E-TEK) eingesetzt Diese kdnnen a IL auch ionenleiten- 
des Material enthalten. 

Als Stutzstrukturen werden Gewebe oder Vliese von 
Polymeren eingesetzt Bevorzugt werden Monofilgewe- 
be aus Hochleistungspolymeren, wie z. B. Polyarylenen, 
eingesetzt Aber auch Vliese oder mikropordse Mem- 
brane aus anderen Polymermaterialien, wie z . B. Polyet- 
hylenterephtalat (PET) oder Polytetrafluorethylen 
(PTFE) and oft geeignet 

Als Tragerstrtikturen werden Fihn^ Gewebe oder 
Vliese von Polymeren dngesetzt Ebenfalls als Trager- 
strukturen werden FoHot. Gewebe oder Vliese aus 
Kohlenstoff oder Metallen eingesetzt Bevorzugt wer- 
den Fihne aus PET oder Polyaimd (z. R Mylai^X Mono- 
filgewebe aus PET oder Hochleistungspolymeren (z. B. 
Polyctheretherketon (PEEK)) eing«ettt Ebenfalls be- 
vorzugt werden Folien aus Aluminium oder Ed et s t ah l 
oder dflnnmascfaige Gewebe aus Edelstahl eingesetzt 

Klebematerialien enthalten oft Losungsmittel und/ 
oder Quellungsmittel fOr ionenleitende Materialien. 
Klebemittel kdnnen gegebenenfalls als Flussigkdt oder 
in Dampffonn eingesetzt werden. Ebenfalls enthalten 
Klebemittel oft ionenleitende Materiafiea Klebemittel 
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kdnnen als fluide Zaberehungei^ das heiBt als Pasteo* 
L5siingeii und Dtspersioaen sowie als Aerosole von 
sungen oder Dispersionen, etngesetzt werden. 

Als Dichtungsmaterialien werden oft hydrophobe 
Polymere eingeset zt Bev oraugt sind hierbd floorierte 
Polymere, wic z. B. Flb'E, und audi vernetzte oder ver- 
netzbare thermoplasdsche Polymere, wie t B. PolysUo- 
xane oder Pblyurethane. Dichtungsmaterialien konnen 
als flachige GebOde (z. R StanzIingeX Fluide (z. R L5- 
sungen, Pasten oder Dispersionen)oder in Substanz ein- 
gesetzt werden. 

Als HOfsmittel werden in dieser Anmeldung Stoffe 
verstanden, die als L5semitteL IMspergiermittel* Quel- 
lungsmittei Weichmacher, Nicfaddsemittel Trennmittel 
oa. wahrend des Herstellungsverfahrens Verwendung 
finden. Im aDgemeinen. werden ae nur zeitweilig d h. 
zur Fonngebung, zur Einstellung physikalischer iSgen- 
schaften oder zur Erzielung dues gedgneten Verbund- 
es emgesetzt HHfemhtel kdnnen im resultierenden Ma- 
terialverbund verbletben (z. R Wasser) oder vollstandig, 
bzw. nahezu voUstSndig entfemt werden (z. B. Fallungs- 
nutteQL 

Eine Reihe von Hersteflungsverfahren sind geeignet, 
Materialverbnnde mit gleichmSfiiger Fertigungsqualitat 
kontinuierlich herzustellen. Hierbei wird ein Substrat 
kontinuierlich gefdrdert und mit einem Belag versehen. 

Das Substrat wird bevorzugt als flacfaiges ausgedehn- 
tes Oebilde eingesetzt, vorzugsweise mit einer Dicke im 
Bereich von 5|un bis 5 mm, insbesondere lO^im bis 
1 mm, einer Breite im Bereich von 5 cm bis 300 cm, be* 
vorzugt 10 cm bis 100 cm» und einer Lange von deutlich 
mehralsSOOcHL 

Als Substrate fiir kontinuierliche Verfahren sind fla< 
chige ausgedehnte Gebilde (Abb. 4(a)) oder flachige 
ausgedehnte Gebilde^ z. R als Trager, geeignet, auf de- 
nen flachige endlidie Gebflde angeordnet smd (Abb. 4 
(b)X 

So konnen auf einem flachigen ausgedehnten Trager 
zom Beispiel in regelm^iger Anordnuog flachige endli- 
che Stacke^ die eldctronenldltendes Material enthaltei^ 
aufgebracht sdn. 

Die flachigen endlichen Gebilde weisen eine Dicke 
von 5 |un bis 5 mm ^u^ bevorzugt von 10 iim bis 1 mm, 
Ihre Breite betragt 5 cm bis 300 cm, bevorzugt 10 cm bis 
100cm,threUngebetragtbetragt5cmbis300cm,be- <s 
vorzugt 10 cm bis 100 cm. Der flachige ausgedehnte 
Tk^ger weist eine Dicke von 5 |un bis 5 mm auf, bevor- 
zugt von 10 |im bis 1 nun auf, seine Breite betragt 5 cm 
bis 300 cm, bevorzugt 10 cm bis 100 cm, seine Unge 
betragt deutlich mehr als 300 cm. 50 

Das Produkt kann als flachiger ausgedehnter Mated- 
alverbund entnommen werden* einem weiteren konti- 
nuieriichen Beschicfatungsverfahren zugefuhrt werden 
oder nach einem ZerteiluiigspiDzeQ, z. R Stanzen oder 
Schneiden, als eine Vielzahl fladilger endlicher Materi- 55 
alverbunde anfallen. 

Der Belag kann als fladiiges Gebilde kontinuierlich 
zugefiihrt und mit dem Substrat verbunden werden. 

Der Bebg wird zum Beispiel als flacfaiges ausgedehn- 
tes Gebilde eingesetzt, d.h. seine Dicke betragt 5 |un bis ^ 
5 mnv bevorzugt 10 jun bis 1 mm, sdne Breite betragt 
5 cm bis 300 cm, bevorzugt 10 cm bis 1 00 cm, seine Lan- 
ge betragt deutlich mehr als 100 on. Femer kann der 
Belag als flachiges ausgedehntes Gebilde, auf dem fl§- 
c^ge endliche Gebilde aus Funktionsmateriafien ange- ^ 
ordnet sind, eingesetzt werden. Die flachigen endlichen 
Gebilde weisen in diesem Fall vorzugswetse eine Dkke 
von 5 m bis 5 mm auf, insbesondere von 10 p.m bb 1 mm. 
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thre Breite betragt 5 cm bis 100 cm, bevorzugt 10 cm bis 
60 cm* ihre Lange betragt betragt 5 cm bis 100 cm, be- 
vorzugt 10 cm bis 60 cul Der flachiige ausgedehnte TrS- 
ger weist eine Dicke von 5 pm bis 5 mm auf, bevorzugt 
^ von 10 ^ bis 1 mm auf, seine Breite betragt 5 cm bis 
100 cm, bevorzugt 10 cm bis 60 cm, seine Lange betragt 
deutlich mehr als 100 cm. 

Wird der Belag als flachiges Gebilde zugefuhrt, so 
kaim es mit dem flachigen Substrat unter EinfluB von 
JO erhdhtem Druck und/oder erfaohter Temperatur und/ 
oder IGebemittel lamlnlert, geklebt oder sonstwie ge- 
eignet verbunden werden. Enthait der Belag und das 
Substrat flachige endliche GebQde; so werden die bei- 
den zum Beispiel positionsgenau zusammengefQhrL 
J5 Der Belag kann als fluide oder pulverige SHubereitung 
oder kontinuierlk:h zugefuhrt und mit dem Substrat ver- 
bunden werden. Die Zubereitung kami dabei zu 100% 
aus Funkdonsmaterial bc^ehen oder dieses zwischen 
1% und 99% CTthalten. Als Fluid gelten flOsdge, nieder- 
20 viskose und flOssige, viskose und flOssige bzw. pastose, 
hochviskose Zubereitungsformen (Losungen und Di- 
spersionen) sowie gegebenenfalls Spruhtrdpfchen bzw. 
Aerosole (von Losungen und.Dispersionen) als auch ge- 
gebenenfalls Gase bzw. Dampfe. 
25 Der Belag wird zum Beispiel als Losung oder Disper- 
sion eingesetzt Eine niederviskose Ldsung oder Disper- 
sion wild ziun Beispiel durch Nafibeschichten» wie z. B. 
Spruhen, aufgetragen. Eine viskose Ldsung oder Di- 
spersion wird zum Beispiel durch NaBbeschiditen, wie 
30 z. H. Rakein oder SchlitzdGsenantrag, aufgetragen. Es 
kdnnen Abdeckui^en oder Masken zum Einsatz kom- 
men, daimt die fluide Zuberdtung nur in ausgewahlten 
Bereichen des Substrats aufgetragen mrd. 
Der Belag wird zum Beispiel als Paste oder LOsung 
35 Oder Dispersion eingesetzt Ein soldies Fluid wird zum 
Beispiel durdi Drudctechniken wie Hoch-, Tief-, Flach- 
Oder Siebdruck aufgetragen. Es kdnnen geformte 
Druckwerkzeuge oder Abdeckungen oder Masken zum 
Einsatz kommen, damit die fluide Zuiberdtung nur in 
40 ausgewihltea Bereidien des Substrats aufgedruckt 
wird. 

Der Belag wird zum Beispiel als Feststoflpulver ein- 
gesetzt und anf ein FlQssigkeitbenetztes oder gequolle- 
nes Substrat durch Besanden aufgebracht Es kdimen 
Abdeckungen oder Masken zum Einsatz kommen, da- 
mit die pulverige Zuberdtung nur in ausgewahlten Be- 
reichen des Substrats aufgebracht wird. 

Wird der Belag als Fluid oder Pulver zugefOhrt, so 
kann er mit dem flachigen Substrat unter EinfluB von 
erhdhtem Drudc und/oder erhdhter Temperatur geeig- 
net verbunden werdeiL 

Ein Substrat kaim einseitig oder beidseitig mit einem 
Belag besdiichtet werdea Abb. 5 zeigt schematisch 
Mdglichkeiten des Auftrags. So kaim bei dem erfin- 
dungsgemaBen kontinuierlichen Beschichtungsverfah- 
ren die Beschlchtung auf drd verschiedenen Wegen er- 
foIgen(Afab.5): 

a) einseitlge Besduchtung des Substrats mit Belag, 

b) zweiseitige zweistufige Beschichtung (evtL mit 
zwischengeschalteten Konditionierungsschritten), 

c) zweiseitige einstufige Beschicfatui&g. 

Unter anderen kdnnen folgende Techniken im Zu- 
sanunenhang mit den aufgefuhrten Funktionsmateria- 
lien zur kontinuierlichen Herstellung von Materialver- 
bunden eingesetzt werden: 
Kata^ytisch aktives Material kann in fluiden oder pul- 
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verigen Zubereitungen aufgetragen wcrden oder als Be- 
standteii eines Materialverbundes als flacliiges Gebilde 
gefuhrt werdexL ZubereituDgen Icdnnen katalydsdi akti- 
ves Material als getragerte Katalysatoreo. tmgetiagerte 
Katalysatoren, Katalysatonrorprodukte oder Mischun* 
gea hieivon enthaltea Katalydsch aktives Material 
kaon u. a. 

durch Sputtem, Chemical Vapour Deposition, Physical 
-Vapour Deposition oder Plasmaabscheidung oa. von 
Metall durch NaSbeschicfatun& wie z. R Rakdn oder 
Scfalttzdusenantrag von fluiden Zubereitungen, die kata- 
lydsdi aktives Material enthalten durch NaBbeschich- 
tun& 'wie B. Spruhen, von fluiden Zubereitungen, die 
katalytisch aktives Material enthalten, durch Dnick- 
techniken (Hoch-, TieS Flach-, Siebdruck) mit fluiden 
Zubereitungen, die katalytisch aktives Material enthal- 
ten, durch chemische Abscheidung oder FaUung aus 
sungen, die katalytisch aktives Material enthalten* durdi 
elektrochemisdie Abscheidung aus LSsungen, die kata- 
lytisch aktives Material endialten, durch Besandm mit 
pulverfonnigen Zubereitungen, die katalytisch aktives 
Material enthalten, oder durch Laminieren eines fiadii- 
gen Gebildes, das katalytisch aktives Material enthalt, 
eventuell unter Anwendung von erhdhtem Druck und/ 
oder erhdhter Temperatur und/oder eines Klebemittels 
auf Oberfllchen oder in por5se Strukturen eines Sub- 
strats in kontinuieriidier Weise aufgebracht werden. 
Hierbet konnen Hilfsnuttei verwendet werden, die u. a. 
durch Verdampfen oder eztraktiven Austausch entfemt 
werden kdnnen. 

Katalydsdi aktives Material kann m flddiigen GebO- 
dea (Substrat oder Belag) enthalten sein und kontmuier- 
lidi geffihrt werden. Das flachige Gebilde ist bevorzugt 
selbst ein Materialverbund und kann flaclug ausgedehnt 
oder fladiJg endlich sein; es kann getragert oder unge- 
tragert sein. Das'flSchige Gebilde kann eine Stutzstruk- 
tur enthalten. Die Mikrostruktur des flachlgen Gebildes 
tragt der Tatsache Rechnung, daB das katalytisdh aktive 
Material gegebenfalls einen innigen Kontakt mit ionen- 
leitendem und elektronenleitendem Material aufweisen 
soil, sowie gegebenenf alls An* und Abtransport von Re- 
aktanden In einer elektrochemischen Zelle zul^t. 

lonenleitendes Material kann in fluiden oder pulver- 
igen Zubereitungen aufgetragen werden oder als Oachi- 
ges Gebilde geflihrt werden. lonenleitendes Material 
kannu. a. 

durch NaBbescfaiditun& wie z. R Kakeln oder Schlitz- 
dusenantrag, von fluiden Zubereitungen, die ionenlei- 
tendes Material enthalten, 

durch NaBbeschiditung, wie z. B. SprOhen, von fluiden 
2kibereitungen, die lonenleitendes Material enthalten, 
durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-, Flach-, Siebdruck) 
mit Zubereitungen, die lonenleitendes Material enthal* 
ten, 

durch Laminieren eines flacfaigen Gebildes* das lonenlei- 
tendes Material enthalt, 

evtL unter Anwendung von erhdhtem Druck und/oder 
erhdhter Temperatur und/oder eines Klebemittels oder 
durch Extrusion von scfamelzbarem ionenleitenden Ma- 
terial auf Oberfladien oder in pordse Strukturen ande- 
rer Materialien in kontinuierlicher Wdse aufgebracht 
werden. Hierbei konnen als Hilfismittd Hussigkeiten 
verwendet werden, die u. a. durch Verdampfen oder oc- 
traktiven Austausch entfemt werden konnea 

lonenleitendes Material kann In flachigen Gebilden 
(Substrat oder Belag) enthalten sein und kontinuieriich 
gefOhrt werden. Das flachige Gebilde kann flachig aus- 
gedehnt oder flachig endlich sein; es kann getragert 
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oder ungetragert sein. Das flachige Gebilde kann eine 
StOtzstruktur enthalten, die bevorzugt mittig im ionen- 
leitenden Material eingebracht ist Die Mikrostruktur 
des flachigen Gebildes, sofem es im Materialverfound als 
^ Schicht UI fungieren soil, tragt der Tatsache Rechnung, 
daB die Schicht III einen hohen Diffusionswiderstand 
fOr Gase aufweisen soli, also weitgehend gasdicht sein 
soQ. 

Bektronenleitendes Material kann in fluiden oder 
puhrerigen Zubereitungen aufgetragen werden oder als 
flachiges Gebilde gefuhrt werden. Elektronenleitendes 
Material kann u. a. 

durch Na6besduchtun& wie z. B. Rakeln oder Schlitz- 
dusenantrag; von Dispersionen, die elektronenleitendes 
Material enthalten, 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. SprOhen, von Disper- 
sionen, die elektronenleitendes Material enthalten, 
durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-, Fladi*, Siebdruck) 
mit fluiden Zubereitungen, die elektiv>nenleitendes Ma- 
^ teriai enthalten, oder 

durch Laminieren eines flachigen Gebildes, das elektro- 
nenleitendes Material enth^t, 

evtL unter Anwendung von erhohtem Druck und/oder 
erhdhter Temperatur und/oder eines Klebemittels auf 

^ Oberflachen oder in pordse Strukturen anderer Mate- 
rialien in kontinuierlicher Weise aufgebracht werden. 
Mierbei konnen als Hilfsmittel Flussigkeiten verwendet 
werden, die ii.a. durch Verdampfen oder extraktiven 
Austausch entfemt werden kdnnen. 

^ Elektronenleitendes Material kann in fladiigen GebU- 
den (Substrat oder Belag) enthalten sein und kontinuier- 
iich gefuhrt werden. Das fladiige Gebilde kann flachig 
ausgeddmt oder flachig endfich sdn; es kann getragert 
oder ungetragert sein. Die Mikrostruktur der flSchigen 

^ GebQde, sofem sie hn Materialverbund als Schicht I 
Oder V fungieren soQ, trfigt der Tatsache Rechnung, daB 
die Schichten I und V einen niedrigen Transportwider- 
stand fur Gase aufweisen soUen, also gasdurchlassig sein 
sollen. 

^ Hydrophobierungsmaterial kann z. B. in fluiden Zu- 
bereitungen aufgetragen werden. Hydrcphobierungs- 
material kann u. a. 

durch Nafibescfaichtuii& wie z. Bw Rakeln oder Schlitz- 
d&senantrag, von Fluidei^die hydrophobierendes Mate- 

^ rial enthalten, 

durch NaBb^chichtung, wie z. B. SprOhen, yon Fluiden, 
die hydrophobierendes Material enthalten, oder 
durch Drudctechiukra (Hoch-, Tief-. Flach-, Siebdruck) 
mit Zubereitungen, die hydrophobierendes Material 

^ enthalten, 

auf Oberflachen oder in pordse Strukturen anderer Ma- 
terialien m kontinuierlicher Weise aufgebracht werden. 
Hierbei kdnnen als Hilfsmittel Flussigkeiten verwendet 
werden, die u.a. durch Verdampfen oder extraktiven 

^ Austausch entfemt werden konnen. 

Hydrcphobierungsmaterial kann in einem Material- 
verbund an verschiedenen SteDen enthalten sein. Abb. 6 
zdgt am Beispiel einer Membran-Elektroden-Hnheit 
verscfaiedene Fladien, die Hydrophobierungsmittel ent- 

^ halten konnen. So kann Hydrophobierungsmittd (H) in 
den Schichten I II, IlL IV, V oder in den Oberflachen 
solcher Schiditen enthalten sein, bzw. die Schichten par* 
tiefl durchdringen (Hi auBen auf Schicht I, Huu zwischen 
Sducht I und II, Hnmi zwischen Schicht II und m, HoAV 

^ zwisdien Schicht in und IV, Hiv/v zwisdien Schicht rV 
und V, Hv auBen auf Sducht V). 

Stutzstrukturen werden evtL in flachigen Gebilden, 
die lonenleitendes oder elektronenleitendes Material 



13 



DE 195 48 422 Al 



enthalten, verwendeL StQtzstnilcturea konnen mit io- 
nenldtenden oder elektnonenleitenden Materialiea 
nacfa den oben genannten Techniken verbuxiden wer- 
den. 

TVagerstrukturen werden u. a. dazu verwendet, um 
flacfaige endliche Gebilde, die z. B. elektronenleitendes 
Material enthalten, kontinuieiiich ak fladiige ausge- 
dehnte Gebilde fordem zu kdimen. Tragerstrukturen 
kdnnen mit flachigen endlichen Gebiklen, die z. B. clek- 
tronenleiteades Material enthalten, nacii den obigen 
Techniken verbunden werden. 

Flachige Gebilde, die StQtz> oder IVagerstnikturen 
enthalten, kdnnen getrennt (kontinuierGch oder diskon> 
dnuierlich) hergesteQt worden sein oder atich in einem 
Arbeitsgang kontinuierlidi erzeugt werdea 

Klebemittel kann als Flukl in Kontakt mit Materialien 
gebracht werden. Das Klebemittel kann il a. 
dim^ Tauchen in Baden die Klebemittel enthalten, oder 
durch Bedampfen mit Fluiden (z.B. Losemittel oder 
QueUungsmittel) 

durch Kafibeschichtmig, wie z. B. Rakein oder Schlitz* 
dusenantrag, von fluiden Zubereitungen, die Klebemit- 
tel entbalten, 

durch NaBbeschichtungp wie z. B. Spruhen. von fluiden 
Zubereitimgen, die Klebemittel enthalten, 
durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-. Flach> Siebdnick) 
mit fluiden Zubereitungen, die Klebemittel enthalten, 
auf Oberfiachen oder in pordse Strukturen anderer Ma- 
terialien in kondnuierlicher Weise in Kontakt gebracfat 
werden. 

Als Dichtungsmaterialten werden oft hydrophobe 
Polymere eingeset zt. Bev orzugt smd hierbei fluorierte 
Polymere, wie z. a Kins, und aucfa vemetzte oder ver- 
netzbare thermoplastische Polymere^ wie z, R Polysilo- 
xane oder Polyurethane. Dichtungsmaterialien kdnnen 
als Stanzlinge, P^en» LSsungen, Disperstonen cxier m 
Substanz eingesetzt werden. 

Das Dk^htungsmaterial kann als fluide Zubereitung 
oder als flScfaiges Gebilde aufgetragen werden. Das 
Dichtungsmateriai kann u. a. 

durch NaBbeschichtung, wie z. B. Rakein oder Schlitz- 
dOsenantrag, von Fluiden, die Diditungsmaterial enthal- 
ten, 

durch NaBbeschichtung, wie z. R Spruhen^ von Fluiden, 
die Dichtungsmateriai enthalten, 

durch Drucktechniken (Hoch-, Tief-, Flach-, Siebdruck) 
mit Zubereitungen, die Dkhtungsmaterial enthalten, 
Oder 

durch Einbringen eines flUcfalgen Gebildes^ das Dich- 
tungsmateriai enthalt» 

evtL unter Anwendung von erhdhtem Druck und/oder 
erhohter Temperatur und/oder eines Klebemittels auf 
andere MateriaGen in kondnuierlicher Weise. aufge- 
bracfat werden. Hierbei kdnnen als Hilfsmittel Flussig- 
keiten yerwendet w&rd^ die durdi Verdampfen oder 
extrakdyen Austausch entf emt werden konnea 

Fllchige Gebilde kdnnen das Dichtungsmateriai in 
Form yoii endlichen flachigen Stanzlingen enthalten. 
Das Dichtungsmateriai kann in gezielter Form mit an- 
grenzenden Funkdonsmaterialien flachig teilweise 
tiberlappen. Dichtungsmateriai kann in einem Material- 
verbimd an verschiedenen Stellen enthalten sein. 

Abb. 7 z«gt am Beispiel einer Membran-Elektroden« 
Einheit (M£A) verschiedene Flachen, die Diditungsma- 
terial enthalten kdnnen (Schematische Darstellung eini- 
ger Flachen a) cmer Membran-Elektroden-Einheit, die 
mh Dichtungsmateriai (D) versehen sein kdnnen; b) Di 
aofien auf Schicht I, Dy aufien auf Sducht V; c) Dimi 
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zwischen Schicht I und DI, Otiuv zwischen Schicht ID 
und V; mogliche Posidonen der Schidhtcn II und IV sind 
angedeutetX Die Dichtungsschichtea kdnnen mit an- 
grenzenden Schichten flachig teilweise uberiappen. 
5 Hilfsmittel, also Losemittel, Dispergiermittel, Quel- 
lungsmittel Weichmadier, Nichddsemittet Tirennmittel, 
kdnnen durch oben erwahnte Techniken eingebracht 
werden. Hilfsmittel kdnnen 

durch Trocknen (Verdampfen bzw. Vakuumverdamn- 
10 fenX 

durch extrakdven Austausch (evtL mit Phaseninversion) 
Oder 

. durch eine Kombination aus beiden Verf ahren aus Ma- 
terialverbunden entf emt werden. 
IS Abb. 8 zeigt schematisch a) einen Katalysator-be- 
schichteten Elektronenleiter und b) ein bevorzugtes 
Herstellungsverfahren. Soldie Materialverbunde min- 
destens bestehend aus einer gasdurchlassigen Schicht (1 
Oder yX die elektronenleitendes Material enthalt, und 
20 aus einer Schicht (H oder IV), die katalydsch aktives 
Material fm mnigem Kontakt mit elektronenlehendem 
Material der Schicht I oder V) enthalt, kdnnen durch 
kontinuierliche Verfahren mit gleichmafiiger Ferti- 
gungsqualitat hergestellt werdea Bevorzugt sind hier- 
2S bei Herstellungsverfahren, bei denen em fl^chiges Ge- 
bilde, das elektronenleitendes Material enthalt; als Std>- 
strat gefuhrt wird und mit einem iBelag einseidg be- 
schichtet wird, der katalytisch akdves Material enthalt 
Abb. 9 zeigt schonatisch a) einen einseitig Katalysa- 
^ tor-beschichteten lonenleiter und b) ein bevorzugtes 
Herstellungsverfahren. Solche Materiahrerbunde mm- 
destens bestehend aus dner gasdiditen Schicht (ID), die 
ionenlehendes Material enthalt, und aus einer Schicht 
(II Oder IVX die katalytisdi akdves Material (in mnigem 
35 Kontakt mit ionenleitendem Material der Schicht IH) 
enthalt, kdnnen durch kontinuierliche Verfahren mit 
gleichmafiiger Ferdgungsqualitat hergestellt werden. 
Bevorzugt sind hierbei Herstellungsverfahren, bei de- 
nen ein flachiges Gebilde, das ionenleitendes Material 
40 enthalt^ als Substrat gefuhrt wird und mit einem Belag 
emseidg beschichtet Ymd, der katalytisch aktives Mate- 
rial enthalt 

Abb. 10 zeigt schematisdi a) einen beklseidg Kataly- 
sator-beschichteten lonenleiter und b) ein bevorzugtes 
^ Herstellungsverfahren. Die Zusammensetzung der 
Schichten II und IV kann unterschiedfich sem. Sotehe 
Materialverbunde mindestens bestehend aus einer gas- 
<fichten Schicht (IIIX die ionenleitendes Material enthalt, 
und aus zwd Schichten (II und IVX die jeweils kataly- 
dsch aktive Materialien enthalten, die dch jeweib m 
innigem Kontakt mit Ionenleitendem Material der 
Schidit III beflnden, kdnnen durch kontinuierliche Ver- 
fahren mit gleichmaBiger FertigungsquaGtat hergestellt 
werden. Bevorzugt smd luerbei Herstellungsverfahren, 
ss bei denen em flachiges G^flde, das ionenleitendes Ma- 
terial enthalt, als Substrat gefuhrt wird und beidseitig 
mit Belagen beschichtet wird, die jeweils katalytisdi ak- 
tive Materialien enthalten. 

AbbOdung n zeigt sdiematisdi a) ein Membran-Hek- 
60 troden-Halbzeug und b— g) sechs bevorzugte Herstel- 
lungsverfahren. Werden Materialveriiunde als Substrat 
Oder Belag eingesetzt so kdnnen diese separat oder 
auch in einem Arbeitsgang hergestellt werden. Soh^e 
Materiahrerbtmde mindestens bestdiend aus einer gas- 
65 dicfaten Schicht (IIIX die ranenleitendes Material enthalt 
aus einer gasdurchlassigen Sdiiditen (I oder V% die 
elektronenleitendes Material enthalt und aus einer 
S<^cht (n Oder IVX die katalytisch akdves Material ent- 
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halt, das sich sowohl im innigen Kontakt zu der dektro- sammensetzung des zu verspruhenden Ruids, derwk- 
nenleitendeo Schicht als auch zu der ionenldtenden same Differenzdruck imd ahdere Parameter sorgfaldg 
Sditcbt (ni) befindet, kduien dtircli kontinuieriidie Ver- ausgewahlt werden mSsseiL Von der Zusammensetzung 
fahren mit gieicfamaBiger Fcrtigungsqualitat hergesteUt des zu verspruhenden Fluids hangen dessen Viskoatat 
werden. Bevorzugt sind bierbei Herstdlungsverfahren, * und damh die bevorzngte Dusenart und ihre Bemebs- 
bei denen Substrat und Bdag als flachigc GcbUde gefSr- parameter ab. Beim Aufbringen von Fluidcn auf Sub- 
dert und mitcinander vcrbunden weiden; dn fBchiges strate konncn Bnstoff- oder Zweistoffdusen verwendct 
GebUde enthalt hierbd ioncnldtendes Material, das an- werden. Geeignete Duscngeometricn sind a a. DraU- 
dcre elektronenleitendes Material In ciner besonders kammerduscn, Hohlkegd- oder VoUkcgeWuscn, Fla<A- 
bevorzugten Ausfuhrungsform wird ein Klebemittel strahldusen, Prafldusen und Rotationszerstauber. Es 
verwendet das katalytisdi aktives Material enthalt konnen damit Spruhwinkel zwisdien 30 und 16a Volu- 
Ebenfalls bevorzugt sind HersteDungsverfahren, bei de- mendurehsatze des Fluids von 100 ml/h bis 100 I/h und 
nen auf einc fladiiges Substrat, das clektroncnidtendes mitdcre Tropfchendurchm^ser von 5 jun bis 1 nun rea- 
Material enthalt; als Belag ein Fluid aufgebradit wird, lisiert werdea Bevorzugt werden mittlere Tropfchen- 
das lonenleitendes Material enthalt Ebenfalls bevor- durchmesser von weniger als 100 |un. Statische DrCdce 
zugt sind hierbd HersteDungsverfahren* bd denen em vor der DQse bzw. Differenzdrfidce uberdie Duse faegen 
Substrat als flachiges Gebilde gefordert wird. das elek- zwisdien 0^ bar und 100 bar, bevorzugt zwisdien 1 bar 
tronenldtendes Material cathSlt, auf das erst ein Bda& und 5 bar. Gut zum Zcrstauben didcflussiger Fluide sind 
der katalytisch aktives Material endi§lt. und spater em Rotationszerstiuber gedgnet Bei Scheibendurchmes- 
Belag, der ioncnleitendes Material enthalt, aufgetragen ^ sem von 2-50 cm konnen Drehzahlen von 60 bis 1000 
werden. Upmrealisiert werden. 

Abb. 12 zdgt sdiematisdi a) eine Membran-Elektro- So gilt beispielsweise fur die Nafibesdiiditung mit 
den-Euiheit und b-h) sieben bevorzugte Herstellungs- Sdilitzdusen, Rakehi u^ daB in Abhangigkeit von der 
verfahren. Werden Materialverbunde als Substrat oder Menge Drudczubereitung, die pro Flache des Substrats 
Belag eingesetzt, so konnen diese separat oder auch in ^ aufgebradit werden soD, die Besdiiditungsart (z. B. 
einem Arbeitsgang hergesteUt werden. Die Zusammen- SchlitzdOse, Rakd, usw.), die Substratfordeigeschwm- 
setzung aOer Schiditen kann untersdiiedlich sein. Sol- digkdt, die Zusammensetzung der Besduditungszube- 
che Materialverbunde mmdestens bestehend aus einer reitung sowie weitere Betriebsparameter (z. B. Sdihtz- 
gasdiditenSdiidit(ni). die ioncnldtendes Material ent- breite, Temperatur, usw.) ausgewahlt werden mussen. 
halt, aus zwd gasduichlassigra Sduditen (I und V), die ^ Von der Zusammensetzung der Zubereitung hSngen de- 
elektronenleitende MateriaKen enthdten, aus zwd reii Viskositat und damit die bevorzugte NaBbesdudi- 
Sduditen (H und IVX die jeweUs katalytisdi aktive Ma- tungsart und ihre Betriebsparameter ab. Die Zuberei- 
terialien entiialten, die sidi sowohl im innigen Kontakt tung wird zum Beispid als Paste oder Losung oder Di- 
zu einer elektronenldtenden Sdiidit (I oder V) als audi ,^ spersion eingesetzt Statische DrQdce vor der DQse bzw. 
zu der ionenldtenden Schidit (ID) befinden. konnen ^ Differenzdrilcke uberdie DQse Uegenzwischoi 0,01 bar 
durxdi kontinuierfidie Verfahren mit gleidunaBiger Per- und 10 bar. Es werden damit Besduchtung^idcen von 
tigungsqualitat hergesteUt werden. Bevorzugt sind hier- 1 |un bis zu 300 |im, bevorzugt von 5 fun bis 100 |un, 
bei Herstdlungsverfahren, bei denen das Substrat und realisiert Als Sdifitzdusen eignen sich erfindungsgemaB 
mindestens ein Bdag als fladiige GebUde gefdrdert und Dusen die dne Brdte im Bereidi von 0,1 bis 5 m und 
miteinander veribunden werden; ein flachiges GebUde ^ eine SdJitrwdte im Berewh von 10 bis 1000 mm auf- 
enthalt hierbei ioncnleitendes Material mindestens ein wdscn. Das Substrat wird zur NaBbesduditung entwe- 
anderes enthalt elektronenleitendes Material; mlnde- der in horizontder Richtung (fiber oder unter der Duse) 
stens ein fladiiges Gebilde steUt bereits selbst einen oder in vertikaler Richtung (aufsteigend oder abstej- 
Materialverbund hn Sinnedervoiiiegenden Anmddung gend) an der SchlitzdOse vorbdgefuhrt Bei emer beid- 
dar. Ebenfalls bevorzugt sind hierbei HerstcUungsver- ^ sdtigen Konditionierung des Substrates kann die Aitf- 
fahren, bd denen flachige Gebilde unter Verwendung bringung des Belags entsprechend fiber erne Durchffih- 
eines Klebemlttels verbunden werden. das katalytisch rung des Substrates zwischen zweier Schlitrdfisen oder 
aktives Material enthalt; das mittig euizubringende fla- durdi ein Taudibad mit geeigneten Abstreifem erfol- 
chigc GebUde entiialt ioncnleitendes Material zwd wei- ^ gen. Altemativ kann das Substrat beschichtet werden. 
tere fladiige GebUde cnthaltcn elektronenleitendes Ma- ^ mdem es an dncr Rakel vorbeigcffihrt wvd. Die Breite 
teriaL Efaenf aUs bevorzugt sind hierbei HerstcUungsver- der Rakd Uegt vorzugswdse im Bereich von ftl bis 5m 
fahren, bei denen dn Substrat als flachiges GebUde ge- bd einer Schfitzwdte im Bereich von 5 bis 500 mm. Die 
fordert wird, das dektronenldtendes Materid enthalt, Substratfordcrgesdiwindigkdt Hegt hierbei zwischen 
auf das erst Belage, die katalytisch aktives Materid ent- 0,5 mm/s bb 10 m/s, vorzugsweise 5 mm/s bis I m/s. 
hdten, und spater Belage, die ionenleitende Materidien So gflt beispielsweise fur den Druckvorgan& daB m 
enthalten, aufgetragen werden. Abhangigkdt von der Menge Druckzubereitung, die 

Bd der kontinuierlidien HersteUung von Materid- pro Hache des SubstraU aufgebracht werden soU, die 
verbunden ist unter anderem das Verfahren, mit dem Druckart die Substratfordergeschwindigkeit, die Zu- 
der Belag auf das Substrat aufgebracht wird, qualitats- sammensetzung der Druckzubereitung sowie weitere 
bestimmend. Bd der kontinuiertichen HersteUung von ^ Betriebsparameter (z. B. Temperatur, AnpreBdrudcAn- 
Materialverbunden mit gldchm§Biger Fertigungsqudi- preBzdt usw.) ausgewahlt werden mussen. Von der Zu- 
tat sind folgende Parameter fur die verschicdenen Ver- sammensetzung der Druckzubereitung hangen deren 
fahrensschrittc besonders zu berucksiditigen. Viskositat und damit die bevorzugte Druckart und ihre 

So gilt beispielsweise ffir den SprOhvorgang, daB in Betriebsparameter ab. Die Druckzubereitung wud zum 
Abhangigkdt von der Menge Fluid bzw. Aerosol die ^ Beispid als Paste oder Losung oder Dispersion einge- 
pro Flache des Substrats aufgebracht werden soU, die sctzt Ene solche Zuberdtung wird zum Beispid durch 
Dusenart, die Dusengcometrie, der Abstand Duse zu Dnicktcduuken wic Hodi-. Flach,-Ticf- oder Siebdnick 
Substrat die Substratfdrdergeschwindigkdt, die Zu- aufgetragen. 
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Die Druckzubereituiig kann z. Bw mit Hilfe von Wal- 
zen 5rtfich unselelcdv atif das Substrat Qbertragen wer- 
den. Die Druckzubereitung kann iLa. mh Hilfe einer 
Dnickform drtfich selekdv auf das Substrat ubertragen 
werden. Die Druckzuberdtung wird von der Dnickf onn 
auf das Substrat ubertragen evtL unter Vemrendung ei- 
ner zwischengeschalteten elastischen Walze oder Fla- 
die. Beyorzugt sind Rotationsdnicktechmkeii, die eine 
kontinuierliche Bedruckung mit endlichen Belagflacfaen 
eriauben. Die Substratfordergeschwindigkeit betragt 
bis zu 10 m/s, bevorzugt bis zu 0^ m/s. 

Die Druckzubereitung kann mit FOlfe von Einfarbe- 
walzen auf eriiaben liegende Flachen einer Druckfonn 
aufgetragen werden (Hochdruck). Die Druckfonn kann 
aus Metall (z. B. Edelstahl) oder Kunststoffen (z. B. Ny- 
loprint. Fa. BASF; Dycril, Fa. DuPont) bestehen. Ebenso 
kann die Druckzubereitung kann nut Ifilfe von Einlir- 
bewalzen auf benetzbare Fiddien doer Dnickform auf- 
getragen werden (Flachdruck). Die Dnickform kann aus 
Metall oder Kunststoffen bestehen. 

Feraer ist es mdglich. daB die Dnickzubereitung mit 
Hafe von Wab^en und Rakeln in Verdefungen einer 
Dnickform eingetragen wird (Ttefdruck). Aucb bier 
kann die Dnickform aus MetaQ bestehen und Vertiefun- 
gen. von 3 bis 60 nm in einer Dichte von 40 bis 80 cm^^ 
aufweisen. 

Weitere Altemativen sind z. B, daB die Druckzube- 
reitung mit Hilfe von Walzen auf eine Dnickform aufge- 
tragen wird (SiebdruckX Die Dnickform kann aus Set- 
de-, Kunstfaser- oder Metalldrahtgewebe bestehen, wo- 
bei nichtdruckende Teile abgedeckt and. 

iCatalytisch aktives Material kann u. U. als Metall auf- 
gebracht werden, wobei die Metallisienmg auftrocke- 
nen, physikalischen Wegen erfolgt. Man kann nn Vaku- 
um bei einem Druck von ca. lO'^—lO"^— 1 mbar Me- 
tal! auf ein Substrat aufdampfen. Dabei wird feinst ver- 
teiltes Metall durch eine HodhspannuQgsentladung von 
einer Kathode oder durch ein IHasma von etner geeigne- 
ten Quelle generiert und auf dem Substrat kondensiert. 

Ferner kann katalytisch aktives Material kann als Me- 
tall aufgebradit werden. wobei die Metallisienmg Qber 
nasse; chenusche Verfahren erfolgt Diese konnen u. a. 
FaOungen und Reduktionen beinhalten. Als Reduktions- 
mittel konmien u. a. Formaldehyd, Glyoxal, Hydrazin, 
Natrinmhypophosphit, Dietliylaminoboran in Frage. 

Erne zusatzGche Mdgllchkeit besteht in der Aufbrin- 
gung des katalytisdi aktiven Material als Niedersdilag; 
welcher die Metalle in Form von Verbindungen, Salzen, 
Sauren, Basen, Komplexen enthalt 

Ebenso kann das katalytisch akdve Material in Mi- 
schungen mit ionenleitenden und/oder niit elektronen- 
leitenden Materialien oder Kombinationen mit beiden 
aufgebracht werden (Inktechniken). 

Bei der kontinuiertichen Herstellung von Material- 
verbunden ist unter anderem das Verfahren, wie Belag 
und Substrat mlteinander verbunden wenien, qnalitats- 
bestimmend. Das Verbinden geschieht gegebenenfalls 
durch Laminieren oder durch Pressen und/oder durch 
Klebea 

Beim Lamimeren werden Substrat und Belag in einer 
Anordnung von Rotlen und Walzen miteinander ver- 
bunden. Besonders geeignet sind paralletisierte Walzen- 
paare mit einstellbarem Abstand. Das Laminieren er- 
folgt bei geeigneten Drucken, vorzugsweise im Bereidi 
von 10^ bis 10'^ Pa. insbesondere 10^ bis 10'® Pa und bei 
geeigneten Temperaturen, vorzugsweise ira Bereich 
von 5 bis aOO'^Q insbesondere 25 bis 20(^0 Dabei ist zu 
beacfaten, daQ der AnpreBdruck bei der Verwendung 
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von Walzen oft stark von dem Walzenmat^ial und 
-dmidunesser abh&ngig ist Der Durchmesser der erfin- 
dungsgemaO verwendeten Walzen Gegt vorzugsweise 
im Bereich von 0^1 bis 2 m. 
5 Beim Pressen werden Substrat und Belag in einer 
Anordnung von Druckgeber und parallelisiertem Ge- 
genstuck miteinander verbundea Pressen konnen dis- 
kondnuierlich oder kontinuieriicfa beschickt und ent- 
leert werden; im Gegensatz zum Laminieren findet 
10 wahrend des eigentlichen PreBvorgangs findet kein 
Transport von Substrat und Belag statt Das Pressen 
erfolgt bei geeigneten Drucken, vorzugswdse un Be- 
reich von 10^ bb 1012 nisbesondere 10^ bis 10'*^ Pa 
und bei geeigneten Temperaturen, vorzugsweise im Be- 
ts reichvon5bi5300*'Cinsbesondere25bis200^C 

Bdm Laminieren wie beim Pressen konnen Substrat 
tmd/oder Belag durch geeignete Kondidonlerungs- 
schritte Ldsimgsmittel oder Quellungsmittel enthalten 
und dadurcfa teilweise plastifiziert sein. Ebenfalls kon- 
20 nen beim Lamimeren oder Pressen Klebemittet zwi- 
schen Substrat und Belag eingebradit sein. 

Klebemittel fOhren dazu, daB K5rper durch Adhasion 
und Kohasion miteinander verbunden werden. Fluide 
Klebemittel kdnnen durch verschiedene Techniken in 
25 Kontakt mit dem Substrat gebracht werden: Tauchen, 
Bedampfen, Nafibeschichten, Ehucken. In Abhangigkeit 
von der Menge Klebemittel die pro Flache des Sub- 
strats aufgebradit werden soIL mussen die Auftrageart, 
die Substratfordergeschwindigkeit^ die Zusammenset- 
30 rung des Klebemittels und Betriebsparameter Crrt>ck- 
nungstemperatur, Trocknungszeit» AnpreBdruck, An- 
preBzeit usw.) gewahlt werden. Die Klebezubereitung 
wird zum Beispiel als Paste oder Ldsung oder Disper- 
sion eingesetzt Die bevorzugte Auftragetedinik hingt 
35 u. a. von der Viskodtat der Zubereitung ab. Fur relativ 
niederviskose Klebemittel sind Spruhtechniken geeig- 
nete Auftragsverfahren. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren zur kontinuierti- 
chen Herstellung von Materiahrerbunden weist eine 
« Rdhevon Vorteilenauf:derwntschaftlicheyonendes 
• beanspmchten Verfahrens spiegelt sich insbesondere in 
den niedrigen Fertigungskosten wider, wobei der tech- 
nische VorteO auf der anderen Seite besonders in der 
gleichin§8igen Fertigungsqualitat der eihaltenen Mate- 
<5 rialverbundezusehenist. 

Die erfindungsgemafi hergesteOten Materiatverbun- 
de eigen sich aufgrund ihrer hohen Ferdgungsqualitat 
insbesondere fOr den Einsatz in elektrochemischen Zel- 
len» vorzugsweise in Brennstoffzellen und Elektrolyseu- 
^ ren. Ebenso ist die Verwendung der Verbunde in Elek- 
trolytkondensatoren bevorzugt 

PatentansprQche 

55 L KontinuierGch hergesteUte Materialverbunde 
mit gleichmaBiger 
FertigungsqnaUtat enthaltend 

a. mindestens eine Schicht die ionenleitendes 
tmd/oder elektronenleitendes Material ent- 

60 halt, 

b. ndndestens eine Schidit die eines oder meh- 
rere wehere Funkdonsraaterialien enthalt wel- 
che sich in uimgem Kontakt zu einer elektro- 
nenldtenden 

65 und/oder 

ionenleitenden Schicht befinden, 
wobei £e relative Schwankungsbreite mindestens 
einer Verbunddgenscfaaft Ax/x. ausgew^hlt aus der 
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Gruppc: Dicke dcs Materialverbundes, Glcich- 
stromleitfaliigkeit, Wechsclstromkapazitat iind 
Oberflachenrauhigkeit, < 25%ist. 
2. Koatinuierlich hergestelltc Materialverbunde ^ 
nach Anspnicfa I, dadurch gekennzeichnet, daB die- 
se, gegebenenfalis oadi Oberfulming in eine Mem- 
bian-EIektroden-Biihdt in einer Brennstofiizelie 
am Leistungsmaximuni eine Schwankungsbreite 
der elektrischen Leistung APo aufweisen, die klein 
ist gegenuber der elektrischen Ldstung Po und be- 
vorzugt APo/Po < 25% ist 

3l Kontinuieriich hergestcllte Materialverbunde 

nach Anspruch 1 und/oder 2 enthaltend 

a- mindestens eine mittig angeordnete gasdicfa* 
te Schkht, die ionenleitendes Material enthalt» 
und mindestens zwei gasdurcfaldsslge Scfaich- 
ten» die elektronenleitende Materialien enthal- 
ten, und 

b. mindestens 2wei Schichten die als weitere ^ 
Funktionsmaterialien kataiytisch akdve Mate- 
riaiien enthalten, welche sich in innigem Kon- 
takt sowohl zu einer elektronenleitenden 
Schicht ab auch zu einer iooenleitenden 
Schichtbefinden. 25 

4. Kontinuieriich hergestelltc Materialverbunde 
nach Anspruch 1 enthaltend 

a. eine gasdichte Schicht, die ionenleitendes 
Material enthalt, und eine gasdurchlassige 
Schidi^ die elektronenleitendes Material ent- ^ 
halttind 

b. eine Schicht, die als weiteres Funktionsma- 
terial kataiytisch aktives Material entl^t, wel- 
ches sich in innigem Kontakt zu einer elektro- 
nenleitenden und/oder ionenleitenden Schicht ^ 
befindet 

5. Kontinuieriich hergestelltc Materialverbunde 
nach Anspruch 1 enthaltend 

a. eine mltdg angeordnete gasdichte Sdiicht, 
die ionenleitendes Material enthalt, und 

b. zwei Schichten, die kataiytisch aktive Mate- 
rialien enthalten und stdi beide in^ innigem 
Kontakt mit ionenleitoidem Material bcGn- 
den. 

6. Kontinuieriich hergestelltc Materialverbunde 
nach Anspruch 1 enthaltend 

a. eine gasdichte Sciucht, die ionenleitendes 
Material entfaalt, tmd 

b. eine Schicht, die kataiytisch aktives Material 
enthalt 50 

7. Kontinuierlidi hergestcllte Materialverbunde 
nach Anspruch 1 enthaltend 

a. eine gasdurchlassige Schidit, die elektronen- 
leitendes Material enthalt, und 

b. eine Schicht, die kataiytisch aktives Material 
enthalt 

a. Kontinuieriich hergestcllte Materialv«i)unde 
nach mindestens einem der Anspruche I bis 6 da- 
durch gekennzeichnet, daB die gasdichte, ionenlei- 
tende Schicht ein Polymer nut dissozierbaren ^ 
Gruppen enthalt 

9. Kontinuieriich hergestcllte Materiahrerbunde 
nach Anspnich 8 dadurch gekennzeichnet, dafi die 
gasdichte, ionenleitende Schidit ein Polymer aus 
der Gruppc der sulfoniertcn Polyarylene enthalt ^ 

10. Kontinuieriich hergestcllte Materialverbunde 
nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, daB die 
gasdichte, ionenleitende Schkht em Polymer mit 
riner Polyethcrkcton-, Polyethersulfon- oder Poly- 
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phenylensulfid-Hauptkette enthalt 
11. Kontinuieriich hergestcllte Materialverbunde 
nach mindestens einem der Anspruche 3, 4 oder 7 
dadurch gekennzeichnet, daB die elektronenleiten- 
de Schidit Metalle oder Kohlenstoff in leitfahiger 
Modifikation oder Mischungen hieraus enthalt 
IZ Kontinuieriich hergestelltc Materialverbunde 
nach Anspruch 1 1, dadurch gekennzeichnet, daB die 
gasdurdilSsage; elektronenleitende Schidit Papie- 
re, Fasem, Vlicse, Gewebe, Pulvcr, Granulate, Filze 
Oder Sinterplatten aus Mctall, insbcsondere Edel- 
stahl Nickel, lltan, oder aus Kohlenstoff in leitfahi- 
ger Modifikation, insbcsondere Graphit, Aktivkoh- 
le, RuB, oder Mischtmgen hieraus enthalt 

13. Kontinuierlidi hergestelltc Materialverbunde 
nach mindestens einem der AnsprQcfae 3 bis 7 da- 
durch gekennzeichnet, daB das katalytisdi aktive 
Material mindestens ein Element der 2. oder 8. 
Ncbengruppe des Periodensystems; insbcsondere 
Pt, Oder Verbindungen eines soldien Elementes 
enthalt 

14. Kontinuieriich hergestelltc Materialverbunde 
nach mindestens ^em der Anspruche 3 bis 7 da- 
durch gekennzeichnet, dafi das katalytisdi aktive 
Material mindestens einen getragerten Katalysator 
und ionenleitendes Material enthalt 

15. Kontinuieriich hergestelltc Materialverbunde 
. nach mindestens einem der Anspruche 3 bis 7 da- 
durch gekeimzeichnet, daB das katalytisdi aktive 
Material einen getragerten Katalysator enthalt, 
dessen TrSger ionenleitendes Material enthalt 

. 16. Verf ahren zur kontinuierlichen Hersteilung von 
. Materialverbunden mit gleichbleibender Ferti- 
gungsqualitat, wobei mindestens ein flachiges Ge- 
bilde^ das Ionenleitendes oder elektronenleitendes 
Material enthah, kontinuierlidi gefuhrt und nciit 
mindestens dnem weiteren Gebilde oder Material 
kontakdert und verbunden wird, das ein weiteres 
Funktionsmatcrial enthSlt 

17. Verfahren nach Anspruch 16, dadurdi gekenn- 
zddmet, daB die relative Sdiwankungsbreite der 
Verbimddgenschaften Ax/x, ausgcwihlt aus der 
Gruppc: Dicke des Materialverbundes, Gleich- 
stromleitfahigkdt Wediselstromkapazitat und 
Oberflachcnrauhigkeit, in den crhaltenen Material- 
verbunden < 25% ist 

i& Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zdchnet, daB die eriialtcnen Materialverbunde, ge- 
gcbenenfalls nadi Oberfuhrung in cine Membran- 
Hektroden-lQnhcit, in einer Brennstoffzelle am 
I ^i<^ in g ?? m?Mnniin eluc Schwaukungsbrcite der 
dcktrischen Leistung APo aufweisen, die klein ist 
gegenuber der elektrischen Leistung Po und bevor- 
zugt APo/Po < 25% ist 

19. Verfahren nach Anspruch 16, dadurdi gckeim- 
zetchnet; daB das weitere Funktionsmaterial ein 
dektroneii- oder ionenleitendes undAnlcr kataiy- 
tisch akdves Material ist 

2a Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zdchnet, daB das flachige, kontinuieriich gefuhrte 
Gebilde ionenleitendes Material enthalt 

21. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gckenn- 
zdchnet daB das flachige, kontinuieriich gefuhrte 
Gebilde elektronenldtendcs Material enthalt 

22. Verfahren nadi Anspnich 16, dadurch gekenn- 
zddmet, daB mindestens ein Materialverbund nach 
den Ansprudien 1,2 oder 4 bis 7 als flachiges Gebil- 
de verwendet wird 
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23. Verfahren nadi Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi zwei flachige ausgedehnte Gebilde 
kontinuierlich gefdrdert und nutemander verbun- 
den werdeoL 

24. Verfahren nacb Anspnidi 16, dadurch gekenn* 
zetchnet, daB drei flachige ausgedehnte GebQde 
kontinuierlich gefdrdert und miteinander verbun- 
denwerden. 

25. Verfahren nach mindestens einem der Anspru- 
che 23 Oder 24, dadorch gekennzeidmet, daB zwei 
Materiaiverbunde nadi den Anspruchen 4 und/ 
Oder 7 als flachige Gebilde verwendet werden. 

26. Verfahren nach mindestens einem' der AnsprQ- 
chen 24 oder 25, dadurch gekennzeichnet, daB zwei 
Materiaiverbunde nach den AnsprQchen 4 und/ 
Oder 7 unter niittiger Einbringungen eines gasdich- 
ten flacfaigen Gebikies, das ionenleitendes Material 
enthalt, zu einem Verbund vereinigt werden. 

27- Verfahren nach mindestens ein&a der Anspru- 
chen 24 Oder 25, dadurch gekennzeichnet, daB zwei 20 
Materiaiverbunde nach den AnsprGchen 4 und/ 
Oder 7 unter mittiger Einbringtmgen eines Materi- 
alverbundes nach Anspruch 5, zu einem Verbund 
vereinigt werden. 

28. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn 
zeichnet, daB mindestens ein fladuges, kontinuier- 
lich gefuhrtes Gebflde durch NaBbeschichtung, Be- 
spruhen oder Bednicken mit einem Fluid kontak- 
tiert wird, das ein weiteres Funkdonsmaterial ent- 
halL 

29. Verfahren nach Anspruch 2Q, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB zur Besciiichtung Losungen oder I^- 
spersionen, die eines oder mehrere katalytisdi akti- 
ve Materialien enthalten^ verwendet werden. 

30. Verf^iren nach Anspmdi 16^ dadurch gekenn- 
zeichnet, daB mindestens zwei flSchige Gebflde 
durch Laminieren und/oder unter Verwendung ei- 
nes Klebemittels zu einem Verbund vcnreinigt wer- 
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31. Verfahren nach Anspruch 30, dadurch gekenn- 40 
zeichnet, daB das KJebemittel, ionenleitendes und/ 
Oder katalytisch aktives Material enthilt 

32. Verfahren nach Ansp'nich 16^ dadurch gekenn* 
zeichnet, daB em flachiges Gebflde, das ionenleiten- 
des Material enthSlt, einseitig oder beidseidg mit 45 
einer Zubereitung kontaktiert und verbunden wird, 
die katalydsch aktives Material enthalt 

33. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB ein flachiges Gebflde; das elektronen- 
leitendes Material enthalt, durch Sputtern, Chemi- ^ 
cad Vapour Deposition, Physical Vapour Deposi- 
tion oder Plasmaabscheidung mit einem weiteren 
Funktionsmaterialkontaktiertwird. 

34. Verfahren nach Anspruch dadurch gekenn- 
zeichnet, daB ein fladuges Gebflde^ das elektronen- 55 
ieitendes Material enthalt, mit einer Paste, L5sung, 
Dispersion oder ^em Aerosot enthaltend kataly- 
tisdi aktives Material, kontaktiert und verbunden 
wird. 

35. Verfahren nadi Anspruch 34 dadurch gekenn- 60 
zeichnet, daB das elektronenleitende Material Koh- 
lenstoff in Idtfahiger Modifikation enthalt 

36. Verfahren nacfa Anspruch 34 dadurch gekenn- 
zeichnet, daB das elektronenleitende Material Me- 
tall, vorzugsweise Edelstahi Nickel, Titan, enthalt 65 

37. Verfahren nach mindestens einem der Anspru- 
che 34 bis 3^ dadurch gekennzddmet, dafi das fla- 
chige Gebflde mit dner Paste, einer L&sung; dner 



Dispersion oder einem Aerosol, enthaltend kataly- 
tisch aktives Material und/oder ionenleitendes Ma- 
terial, naBbeschichtet wird. 

38. Materiaiverbunde erhaltlich nach einem Ver- 
fahren nadi mindestens einem der AnsprQche 16 
bis 37. 

39. Verwendung von Materiahrerbunden gemaB 
mindestens einem der AnsprQdie 1 bis 15 und 38 in 
dektrochemisdien 2^en, ind>esondere in Brenn- 
stoffzellen und Elektrolyseuren. 

40. Verwendung von Materiahrerbunden gemafi 
mindestens einem der AnsprGche 1 bis 15 und 38 in 
Elektrolytkondensatoren. 
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